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Die folgenden Angaben sind den vom Anmelder eingereichteh Unterlagen entnommen 

(§) Verfahren zur Herstellung optischer Mehrschichtsysteme 

@ Ein Verfahren zur Herstellung optischer Mehrschichtsy- 
steme umfafct die folgenden Stufen: 

a) Aufbringen einer nanoskalige anorganische Feststoff- 
teilchen mit polymerisierbaren und/oder polykon 

baren organischen Oberflachengruppen enthaltenden 
flieBfahigen Zusammensetzung auf ein Glassubstrat; 

b) Polymerisation und/oder Polykondensation der Ober- 
flachengruppen der Feststoffteilchen unter Bildung einer 
organisch vernetzten Schicht; 

c) Aufbringen einer weiteren Zusammensetzung gemafc 
a), die eine andere Brechzahl als die vorangehende Zu- 
sammensetzung ergibt, auf die organisch vernetzte 
Schicht; 

d) Polymerisation und/oder Polykondensation der Ober- 
flachengruppen der Feststoffteilchen unter Bildung einer 
weiteren organisch vernetzten Schicht; 

e) gegebenenfalls ein- oder mehrmaliges Wiederholen 
der Schritte c) und d) unter Bildung weiterer organisch 
vernetzter Schichten auf den bereits vorhandenen orga- 
nisch vernetzten Schichten und/oder anderen Flachen des 
Substrats; und 

f) einstufiges thermisches Verdichten des Schichtver- 
bunds und Ausbrennen der enthaltenen organischen Be- 
standteile. 

Die hergestellten optischen Mehrschichtsysteme eignen 
sich als Interferenzfilter und Antireflexsysteme. 
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Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung opti- 
scher Mehrschichtsysteme durch ein einstufiges Einbrenn- 
verfahren ("Stackeinbrand"). 

Mehrschichtsysteme mit optischer Wirkung konnen auf 
Glas iiberden sogenannten Sol-Gel-ProzeB hergestellt wer- 
den; siehe z. B. Dislich et aL DE 19 41 191. Prinzip dieser 
Herstellungsmethode ist, daB das entsprechende Glassub- 
strat durch einen TauchprozeB mit einern Sol beschichtet, 
bei hoheren Temperaturen getrocknet und eingebrannt wird, 
um eine Verdichtung zu erreichen. Nach dem Vortrocknen 
bei Temperaturen > 100°C ist es auch moglich, eine weitere 
Schicht durch Tauchen aufzubringen und beide Schichten 
auf einmal einzubrennen. Die Vortrocknung bei hoheren 
Temperaturen ist notwendig, um der ersten Schicht eine aus- 
reichende chemische Stabilitat zu verleihen, da sie sonst 
durch das neue Beschichtungssol entweder an- oder aufge- 
lost wird. Die Schichtdicke; die man mit mehreren Schich- 
ten erzielen kann, ohne jede einzelne Schicht vorher dicht- 
zusintern, liegt bei ca. 0,5 um, da ansonsten RiBbildung auf- 
tritt. Die RiBbildung tritt infolge der schon starken dreidi- 
mensionalen Vernetzung der porosen Schichtsysteme auf, 
da die Schrumpfung, die beim Erhitzen auftritt, nicht. mehr 
durch Spannungsrelaxation abgebaut werden kann. Dariiber 
hinaus ist das Verfahren auch aufwendig, da nach jedem 
Schichtauftrag eine Temperaturbehandlung erforderlich ist 
und bei mehreren Schichten ein Einbrennen bei Temperatu- 
ren von 400-500°C notwendig wird. Damit wird die Her- 
stellung von Mehrschichtsystemen, wie sie bei speziellen 
optischen Anwendungen (Breitband-Antireflexvergiitung, 
Kaltlichtspiegel, etc.) erforderlich ist, auBerordentlich ar- 
beits- und kostenaufwendig. 

Zwar wurde in der WO 93/24424 gezeigt, daB durch den 
Einbau von Relaxationsmechanismen auch dicke Schichten 
hergestellt werden konnen. Diese sind jedoch fur die Erzie- 
lung optischer Wirkung nicht brauchbar, da sie der Bedin- 
gung von V4-Schichtcn nicht gcniigcn. 

Aufgabe der Erfindung war es, optische Mehrschichtsy- 
steme moglichst ohne aufwendige Temperaturzwischen- 
schritte so herzustellen, daB die spater gewunschte optische 
Wirkung auftritt. 

Diese Aufgabe wird erfindungsgemaB gelost mit emem 
Verfahren zur Herstellung optischer Mehrschichtsysteme 
umfassend die folgenden Stufen: 



a) Aufbringen einer nanoskalige anorganische Fest- 
stoffteilchen mit poiymerisierbaren und/oder polykon- 
densierbaren organischen Oberflachengruppen enthal- 
tenden flieBfahigen Zusammensetzung auf ein Glas- 
substrat; 

b) Polymerisation und/oder Polykondensation der 
Oberflachengruppen der Feststoffteilchen unter Bil- 
dung einer organisch vemetzten Schicht; 

c) Aufbringen einer weiteren Zusammensetzung ge- 
maB a), die eine ahdere Brechzahl als die vorangehende 
Zusammensetzung ergibt, auf die organisch vemetzte 
Schicht; 

d) Polymerisation und/oder Polykondensation der 
Oberflachengruppen der Feststoffteilchen unter Bil- 
dung einer weiteren organisch vemetzten Schicht; 

e) gegebenenfalls ein- oder mehrmaliges Wiederholen 
der Schritte c) und d) unter Bildung weiterer organisch 
vernetzter Schichten auf den bereits vorhandenen orga- 
nisch vemetzten Schichten und/oder anderen Flachen 
des Substrats; und 

f) einstufiges thermisches Verdichten des Schichtver- 
bunds und Ausbrennen der enthaltenen organischen 



Bestandteile, 

Durch Verwendung nanoskaliger Partikel, die mit poiy- 
merisierbaren und/oder polykondensierbaren Gruppen be- 
5 schichtet sind, besteht die Moglichkeit, chemisch stabile 
Schichten schon bei sehr niedrigen Temperiatuien z. B. uber 
Photopolymerisation herzustellen und auf diese Weise wei- 
tere Schichten nach demselben Verfahren aufzutragen. Da- 
bei wurde vollig uberraschend gefunden, daB diese Schich- 
10 ten sich ohne RiBbildung auch bei Schichtsystemen mit bis 
zu 10 oder mehr Einzelschichten verdichten lassen und daB 
ihre optische Wirkung exakt vorausberechnet werden kann. 
Diese ergibt sich aus dem Gehalt an anorganischen Kompo- 
nenten des jeweiligen Beschichtungssysterns, der Auftrag- 
15 menge (Schichtdicke) und dem nach der thermischen End- 
verdichtung erreichten Brechwert. 

In der vorliegenden Beschreibung und den anhangenden 
Anspruchen werden unter "nanoskaligen anorganischen 
Feststoffteilchen" solche mit einer mittleren TeilchengroBe 
20 (einem mittleren Teilchendurchmesser) von nicht mehr als 
200 nm, vorzugsweise nicht mehr als 100 nm, und insbeson- 
dere nicht mehr als 70 nm verstanden. Ein besonders bevor- 
zugter TeilchengroBenbereich liegt bei 5 bis 50 nm. 

Die nanoskaligen anorganischen Feststoffteilchen konnen 
25 aus betiebigenMaterialienbestehen, vorzugsweise bestehen 
sie jedoch aus Metallen und insbesondere aus Metallverbin- 
dungen wie beispielsweise (gegebenenfalls hydratisierten) 
Oxiden wie ZnO, CdO, SiC^, Ti0 2 , Zr0 2 , Ce0 2 , Sn0 2 , 
A1 2 0 3 , ln 2 0 3 , La 2 0 3 , Fe 2 0 3 , Cu 2 0, Ta 2 0 5 , Nb 2 0 5 , V 2 0 5 , 
30 M0O3 oder W0 3 ; Chalkogeniden wie beispielsweise Sulfi- 
den (z. B. CdS, ZnS, PbS und Ag 2 S), Seleniden (z. B. GaSe/ 
CdSe und ZnSe) und Telluriden (z. B. ZnTe oder CdTe), Ha- 
logeniden wie AgCl, AgBr, Agl, CuCl, CuBr, Cdl 2 und Pbl 2 ; 
Carbiden wie CdC 2 oder SiC; Arseniden wie AlAs, GaAs 
35 und GeAs; Antimoniden wie InSb; Nitriden wie BN, A1N, 
Si3N 4 und Ti 3 N 4 ; Phosphiden wie GaP, InP, Zn 3 P 2 und 
Cd 3 P 2 ; Phosphaten, Silikaten, Zirkonaten, Aluminaten, 
Stannatcn und den cntsprcchcndcn Mischoxiden (z. B. sol- 
chen mit Perowskitstruktur wie BaTi0 3 und Pbri0 3 ). 
40 Bevorzugt handelt es sich bei den im erfindungsgemaBen 
Verfahren eingesetzten nanoskaligen anorganischen Fest- 
stoffteilchen um solche von Oxiden, Sulfiden, Seleniden 
und Telluriden von Metallen und Mischungen derselben. Er- 
findungsgemaB besonders bevorzugt werden nanoskalige 
45 Teilchen von SiO* Ti02, Zr0 2 , ZnO, Ta 2 0 5 , Sn0 2 und A10 3 
(in alien Modifikationen, insbesondere als Bohmit, 
AIO(OH)) sowie Mischungen derselben. 

Da die erfindungsgemaB einsetzbaren nanoskaligen Teil- 
chen einen breiten Bereich von Brechzahlen abdecken, kann 
50 durch geeignete Auswahl dieser nanoskaligen Teilchen die 
Brechzahl der Schicht(en) in bequemer Weise auf den ge- 
wiinschten Wert eingestellt werden. 

Die Herstellung der erfindungsgemaB eingesetzten nano- 
skaligen Feststoffteilchen kann auf ubliche Weise erfolgen, 
55 z. B. durch Rammpyrolyse, Plasmaverfahren, Gasphasen- 
kondensationsverfahren, Kolloidtechniken, Prazipitations- 
verfahren, Sol-Gel-Prozesse, kontrollierte Nukleations- und 
Wachstumsprozesse, MOCVD- Verfahren und (Mikro)emul- 
sionsverfahren. Diese Verfahren sind in der Literatur aus- 
60 fuhrlich beschrieben. Insbesondere konnen z.B. Metalle 
(beispielsweise nach der Reduktion der FaUungsverfahren), 
keramische oxidische Systeme (durch Prazipitation aus L6- 
sung), aber auch salzartige oder Mehrkomponentensysteme 
herangezogen werden. Zu den salzartigen oder Mehrkompo- 
65 nentensystemen zahlen auch Halbleitersysteme. 

Die Herstellung der mit poiymerisierbaren und/oder poly- 
kondensierbaren organischen Oberflachengruppen versehe- 
nen nanoskaligen anorganischen Feststoffteilchen, die erfin- 
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dungsgemaB eingeselzt werden, kann prinzipiell auf zwei lenstoff-Kohlenstoff-Doppelbindung oder einen Epoxidring 

verschiedenen Wegen durchgefuhrt werden, namlich zum verfiigt. Vorzugsweise weisen derarlige Silane die allge- 

einen durch Oberflachenmodifizierung von bereils herge- meine Formel (I) auf: 

stellten nanoskaligen anorganischen Feststoffteilchen und 

zum anderen durch Herstellung dieser anorganischen nano- 5 X-R ! -SiR 2 3 (I) 

skaligen Feststoffteilchen unter Verwendung von einer oder 

mehreren Verbindungen, die uber derartige polymerisier- worin X fur CH 2 =CR 3 COO, CH 2 =CH oder Glycidyloxy 

bare und/oder polykondensierbare Gruppierungen verfugen. steht, R 3 Wasserstoff oder Methyl darstellt, R l ein zweiwer- 

Diese beiden Wege werden weiter unten und in den Beispie- tiger Kohlenwasserstoffrest mit 1 bis 10, vorzugsweise 1 bis 

len naher erlautert. 10 6 Kohlenstoffatomen ist, der gegebenenfalls eine oder meh- 

Bei den organischen polyrnerisierbaren und/oder poly- rere Heteroatomgruppierungen (z. B. O, S. NH) enthalt, die 

kondensierbaren Oberflachengruppen kann es sich um belie- benachbarte Kohlenstoffatome voneinander trennen, und 

bige, dem Fachmann bekannte Gruppen handeln, die einer die Reste R 2 , gleich oder verschieden voneinander, aus Al- 

radikaLischen, kationischen oder anionischen, thermischen koxy-, Aryloxy-, Acyloxy- und Alkylcarbonylgruppen so- 

oder photochemischen Polymerisation oder einer thermi- 15 wie Halogenatomeri (insbesondere F, CI und/oder Br) ausge- 

schen oder photochemischen Polykondensation (gegebe- wahlt sind. 

nenfalls in Anwesenheiteines geeigneten Initiators bzw. Ka- Vorzugsweise sind die Gruppen R 2 identisch und ausge- 

talysators) zuganglich sind. ErfindungsgemaB bevorzugt wahlt aus Halogenatomen, C^-Alkoxy gruppen (z. B. Me- 

werden Oberflachengruppen, die uber eine (Meth)acryl-, Al- thoxy, Ethoxy, n-Propoxy, i-Propoxy und Butoxy), C6-10- 

lyl-, Vinyl- oder Epoxygruppe vertugen, wobei (Meth)acryl- 20 Aryloxygruppen (z. B. Phenoxy), Ci_4-Acyloxygruppen 

und Epoxygruppen besonders bevorzugt werden. Bei den (z. B.Acetoxy und Propionyloxy) und C2-10- Alky lcarbonyl- 

polykondensationsfahigen Gruppen waren vor allem Ily- gruppen (z. B; Acetyl). 

droxy-, Carboxy- und Arninogruppen zu nennen, rnit deren Besonders bevorzugte Reste R 2 sind Ci_i4-Alkoxygrup- 

Hilfe Hther-, Ester- und Amidbindungen zwischen den na- pen und insbesondere Methoxy und Ethoxy. 

noskaligen Teilchen erhalten werden konnen. 25 Beim Rest R l handelt es sich vorzugsweise urn eine Alky- 

ErfindungsgemaB bevorzugt ist es auch, daB die an den lengruppe, insbesondere um eine solche mit 1 bis 6 Kohlen- 

Oberflachen der nanoskaligen Teilchen vorhandenen organi- stoffatomen, wie z. B. Ethylen, Propyien, Butylen und Hex- 

schen Gruppierungen, die die polyrnerisierbaren und/oder ylen. Wenn X fur CH 2 =CH steht, bedeutet R l vorzugsweise 

polykondensierbaren Gruppen umfassen, ein relativ niedri- Methylen und kann in diesem Fall auch eine bloBe Bindung 

ges Molekulargewicht aufweisen. Insbesondere sollte das 30 bedeuten. 

Molekulargewicht der (rein organischen) Gruppierungen Vorzugsweise stellt X CH 2 =CR 3 -COO (wobei R 3 vor : 

500 und vorzugsweise 300, besonders bevorzugt 200, nicht zugsweise CH 3 ist) oder Glycidyloxy dar. Dementsprechend 

ubersteigen. Dies schlieBt selbstverstandlich ein deutlich sind besonders bevorzugte Silane der allgemeinen Formel 

hoheres Molekulargewicht der diese Gruppierungen umfas- (I) (Meth)acryloyloxyalkyltrialkoxy silane wie z. B. 3-Me- 

senden Verbindungen (Molekule) nicht aus (z. B. 1000 und 35 thacryloyloxypropyltri(m)ethoxysilan und Glycidyloxyal- 

mehr). kyltrialkoxysilane wie bei spielsweise 3-Glycidyloxy propyl- 

Wie bereits oben erwahnt, konnen die polyrnerisierbaren/ tri(m)ethoxysilan. 

polykondensierbaren Oberflachengruppen prinzipiell auf Erfolgt bereits die Herstellung der nanoskaligen anorga- 

zwei Wegen bereitgestellt werden. Wird eine Oberflachen- nischen Feststoffteilchen unter Verwendung einer oder meh- 

modifizierung bereits hergestellter nanoskaliger Teilchen 40 rerer Verbindungen, die uber polymerisierbare/polykonden- 

durchgefuhrt, eignen sich zu diesem Zweck alle (vorzugs- sierbare Gruppen verfugen, kann von einer nachtraglichen 

weise niedermolekularen) Verbindungen, die zum einen Oberflachenmodifizierung abgesehen werden (obwohl diese 

uber eine oder mehrere Gruppen verfugen, die mit auf der selbstverstandlich als zusatzliche MaBnahme moglich ist). 

Oberflache der nanoskaligen Feststoffteilchen vorhandenen Die in situ-Herstellung von nanoskaligen anorganischen 

funktionellen Gruppen (wie beispieisweise OH-Gruppen im 45 Festsloflieilchen mil poiyinerisierbaren/polykondensierba- 

Falle von Oxiden) reagieren oder zumindest wechselwirken ren Oberflachengruppen sei im foigenden am Beispiel Yon 

konnen, und zum anderen mindestens eine polymerisierba- Si02-Teilchen erlautert. Zu diesem Zweck konnen die SiO?- 

re/polykondensierbare Gruppe aufweisen. Somit konnen die Teilchen z. B. nach dem Sol-Gel-ProzeB unter Verwendung 

entsprechenden Verbindungen z. B. sowohl kovalente als mindestens eines hydrolytisch polykondensierbaren Silans 

auch ionische (salzartige) oder koordinative (Komplex)- 50 mit mindestens einer pwlymerisierbaren/polykondensierba- 

Bindungen zur Oberflache der nanoskaligen Feststoffteil- ren Gruppe hergestellt werden. Als derartige Silane eignen 

chen ausbilden, wahrend unter den reinen Wechselwirkun- sich beispieisweise die oben bereits beschriebenen Silane 

gen beispielhaft Dipol-Dipol-Wechselwirkungen, Wasser- der allgemeinen Formel (I). Diese Silane werden vorzugs- 

stofTbruckenbindungen und von der Waals- Wechselwirkun- weise entweder allein oder in Kombination mit einem geeig- 

gen zu nennen waren. Bevorzugt wird die Ausbiidung von 55 neten Silan der allgemeinen Formel (H) 
kovalenten und/oder koordinativen Bindungen. Konkrete 

Beispiele fur zur Oberflachenmodifizierung der nanoskali- SiR 2 4 (H) 
gen anorganischen Feststoffteilchen heranziehbare organi- 

sche Verbindungen sind beispieisweise ungesattigte Car- worin R 2 die oben angegebene Bedeutung aufweist, einge- 

bonsauren wie Acrylsaure und Methacrylsaure, P-Dicarbo- 60 setzt. Bevorzugte Silane der obigen allgemeinen Formel (II) 

nyl- Verbindungen (z. B. P-Diketone oder p-Carbonylcar- sind Tetramethoxysilan und Teuraethoxy silan. 

bonsauren) mit polyrnerisierbaren Doppelbindungen, ethy- Selbstverstandlich ist es auch moglich, zusatzlich oder al- 

lenisch ungesattigte Alkohole und Amine, Aminosauren, temadv zu den Silanen der allgemeinen Formel (H) andere 

Epoxide und dergleichen. ErfindungsgemaB besonders be- Silane einzusetzen, z. B. solche, die iiber eine (nichthydro- 

vorzugt als derartige Verbindungen werden - insbesondere 65 ly sierbare) Kohlenwasseretoff gruppe ohne jegliche funkdo- 

im Fall von oxidi schen Teilchen - hydrolytisch kondensier- nelle Gruppe verfugen, wie beispieisweise Methyl- oder 

bare Silane mit mindestens (und vorzugsweise) einem nicht Phenyltrialkoxysilane. - 

hydrolysierbaren Rest, der uber eine polymerisierbare Koh- Die im erfindungsgemaBen Verfahren eingesetzte Zusam- 
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mensetzung liegt in Form einer noch flieBfahigen Masse 
(Suspension) vor. Der fliissige Bestandteil dieser Masse 
setzt sich zurn Beispiel aus Wasser und/oder (vorzugsweise 
mit Wasser mischbarem) organischen Losungsmittel und/ 
oder Verbindungen, die ini Zuge der Herstellung der nano- 
skaligen Teilchen oder deren Oberflachenmodifizierung ein- 
gesetzt oder erzeugt wurden (z. B. Alkoholen im Falle von 
Alkoxysilanen), zusammen. Gegebenenfalls zusatzlich ein- 
gesetzte geeignete organische Losungsmittel sind zum Bei- 
spiel Alkohole, Ether, Ketone, Ester, Amide und derglei- 
chen. Ein (zusatzlicher) Bestandteil der flieBfahigen Masse 
kann beispielsweise aber auch mindestens eine monomere 
oder oligomere Spezies sein, die iiber mindestens eine 
Gruppe verfugt, die mit den an der Oberflache der nanoska- 
ligen Teilchen vorhandenen polymerisierbaren/polykonden- 
sierbaren Gruppen reagieren (polymerisieren bzw. polykon- 
densieren) kann. Als derartige Spezies seien z. B. Mono- 
mere nut einer polymerisierbaren Doppelbindung wie bei- 
spielsweise Acrylsaureester, Methacrylsaureester, Styrol, 
Vinylacetat und Vinylchlorid genannt. Bevorzugte mono- 
mere Verbindungen mit inehr als einer polymerisierbaren 
Bindung sind insbesondere solche der allgemeinen Formel 

(in): 

(CH 2 =CR 3 -COZ-) n -A cm) 
worin 

n = 2, 3 oder 4, vorzugsweise 2 oder 3 und insbesondere 2; 
Z = O oder NH, vorzugsweise O; . 
R 3 = II,CII 3 ; 

A = n-wertiger Kohlenwasserstoffrest mit 2 bis 30, insbe- 
sondere 2 bis 20 Kohlenstoffatomen, der eine oder mehrere 
Heteroatomgruppierungen aufweisen kann, die sich jeweils 
zwischen zwei benachbarten Kohlenstoffatomen befinderi 
(Beispiele fiir derartige Heteroatomgruppierungen sind O, 
S, NH, NR (R = Kohlenwasserstoffrest), vorzugsweise O). 

Weiter kann der Kohlenwasserstoffrest A einen oder meh- 
rere Substitucntcn tragen, die vorzugsweise ausgcwahlt sind 
aus Halogen (insbesondere F, CI und/oder Br), Alkoxy (ins- 
besondere Ci_4-Alkoxy), Hydroxy, gegebenenfalls substitu- 
iertem Amino, NO2, OCOR 5 , COR (R 5 = d-6-Alkyl oder 
Phenyl). Vorzugsweise ist der Rest A jedoch unsubstituiert 
oder mit Halogen und/oder Hydroxy substituiert. 

In einer Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung ist 
A von einein aliphatischen Diol, einem Alkylenglycol, ei- 
nem Polyalkylenglycol oder einem gegebenenfalls alkox- 
ylierten (z. B. ethoxylierten) Bisphenol (z. B. Bisphenol A) 
abgeleitet. 

Weitere einsetzbare Verbindungen mit mehr als einer 
Doppelbindung sind zum Beispiel Allyl(meth)acrylat, Divi- 
nylbenzol und Diallylphthalat. Ebenso kann zum Beispiel 
eine Verbindung mit 2 oder mehr Epoxygruppen verwendet 
werden (im Fall der Verwendung von Epoxid-haltigen Ober- 
flachengruppen), z.B. Bisphenol A-diglycidylether oder 
auch ein (oligomeres) Vorkondensat eines Epoxidgruppen- 
haltigen hydrolysierbaren Silans (z. B. Glycidoxypropyltri- 
methoxysilan), 

Der Anteil an organischen Komponenten in den erfin- 
dungsgemaB verwendeten Beschichtungszusammensetzun- 
gen betragt vorzugsweise nicht mehr als 20 Gewichtspro- 
zent, bezogen auf den Feststoffgehalt. Fur Schichten mit ho- 
her Brechzahl kann er z. B. 5 Gewichtsprozent, fiir Schich- 
ten mit niedriger Brechzahl z. B. 15 Gewichtsprozent betra- 
gen. 

Die erfindungsgernaB verwendete Beschichtungszusam- 
mensetzung hat vorzugsweise einen pH-Wert > 3 beson- 
ders bevorzugt > 4. Im allgemeinen liegt der pH im Neu- 
tralbereich bis etwa 8, vorzugsweise bis etwa 7,5. 



In Stufe a) des erfindungsgemaBen Verfahrens wird die 
Beschichtungszusammensetzung auf ein Glassubstrat auf- 
gebracht, um dieses ganz oder teilweise zu beschichten. Die 
fiir diesen Zweck geeigneten Beschichtungsverfahren sind 

5 die herkbmmlichen und dem Fachmann bekannten. Bei- 
spiele hierfur sind Tauchen, Spriihen, Rakeln, Streichen, 
Biirsten oder Schleudern. 

Vor dem Aufbringen auf das Substrat kann die flieBfahige 
Masse zum Beispiel durch Zugabe von Losungsmittel oder 

to Verdampfung von fluchtigen Bestandteilen (insbesondere 
bereits vorhandenem Losungsmittel) auf eine geeignete Vis- 
kositat eingestellt werden. 

Das Substrat kann vor dem Aufbringen der flieBfahigen 
Masse gegebenenfalls einer Vorbehandlung (z. B. Reini- 

15 gung, Entfettung etc.) unterzogen werdenV 

In Stufe b) der erfindungsgemaBen Verfahrens wird eine 
Polymerisation und/oder Polykondensation der polymeri- 
sierbaren/polykondensierbaren Oberflachengruppen der na- 
noskaligen anorganischen Feststoffteilchen (und gegebe- 

20 nenfalls der polymerisierbaren/polykondensierbaren Grup- 
pen der zusatzlich eingesetzten monomeren oder oligome- 
ren Spezies) durchgefuhrt. Diese Polymerisation/Pplykon- 
densation kann auf die dem Fachmann gelaufige Art und 
Weise durchgefuhrt werden. Beispiele fiir geeignete.Verfah- 

25 ren sind thermisch, photochemisch (z. B. mit UV-Suah- 
lung), Elektronenstrahl-Hartung, Laserhartung, Raumtem- 
peraturhartung usw. Gegebenenfalls erfolgt eine derartige 
Polymerisation/Polykondensation in Anwesenheit eines ge- 
eigneten Katalysators bzw. Starters (Initiators), der der flieB- 

30 fahigen Masse spatestens unmittelbar vor deren Aufbringen 
auf das Substrat zugesetzt wird. 

Als Initiator/Initiatorsysteme kommen alle gelaufigen 
und dem Fachmann bekannten Starter/Startsysteme in 
Frage, einschlieBlich radikalischer Photostarter, radikali- 

35 scher Thermostarter, kadonischer Photostarter, kationischer 
Thermostarter und beliebiger Kombinationen derselben. 

Konkrete Beispiele fur einsetzbare radikaiische Photo- 
starter sind Irgacurc® 184 (1-Hydroxycyclohcxylphcnylkc- 
ton), Irgacure® 500 (1-Hydroxycyclohexylphenylketon, 

40 Benzophenon) und andere von derFirma Ciba-Geigy erhalt- 
liche Photoinitiatoren vom Irgacure®-TyPi Darocur® 1173, 
1116, 1398, 1174 und 1020 (erhaltlich von der Firma 
Merck); Benzophenon, 2-Chlorthioxanthon, 2-Methylthio- 
xanthon, 2-Isopropylthioxanthon, Benzoin, 4,4'-Dime- 

45 thoxybenzoin, Benzoinethylether, Benzoinisopropyledier, 
Benzildimethylketal,. 1,1,1-Trichloracetophenon, Diet- 
hoxyacetophenon und Dibenzosuberon. 

Beispiele fiir radikaiische Thermostarter sind u. a. organi- 
sche Peroxide in Form von Diacylperoxiden,. Peroxydicar- 

50 bonaten, Alkylperestern, Alkylperoxiden, Perketalen, Ke- 
tonperoxiden und Alkylhydroperoxiden sowie Azo- Verbin- 
dungen. Als konkrete Beispiele waren hier insbesondere Di- 
benzoylperoxid, tert-Butylperbenzoat und Azobisisobutyro- 
nitril zu nennen. 

55 Ein Beispiel fiir einen kationischen Photostarter ist Cyra- 
cure® UVI-6974, wahrend ein bevorzugter kationischer 
Thermostarter 1-Methylimidazol ist. 

Diese Starter werden in den ublichen, dem Fachmann be- 
kannten Mengen (vorzugsweise 0,01-5 Gew.-%, insbeson- 

60 dere 0,1-2 Gew.-%, bezogen auf den Gesamt-Feststoffge- 
halt der Beschichtungszusammensetzung eingesetzt. Selbst- 
verstandlich kann unter bestimmten Umstanden ganz auf 
den Starter verzichtet werden, wie z. B. im Fall von Elektro- 
nenstrahl- oder Laserhartung). 

65 Die Polymerisation/Polykondensation von Stufe. b) des 
. erfindungsgemaBen Verfahrens erfolgt vorzugsweise ther- 
misch oder durch Bestrahlung (insbesondere mit UV-Licht). 
Besonders. bevorzugt ist eine photochemische Polymerisati- 
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on/Polykondensation bzw. eine Kombination aus thermi- 
scher und photochemischer Polymerisation/Polykondensa- 
tion. 

Der Polymerisation/Polykoridensation vorangehen kann 
die Abtrennung von weiteren fluchtigen, nicht-polymerisier- 
baren/nicht-polykondensierbaren Verbindungen aus der auf 
das Substrat aufgebrachten Schicht Dieses Abtrennen von 
fluchtigen Bestandteilen kann aber auch bzw. zusatzlich auf 
der Stufe der Polymerisation/Polykondensation oder danach 
erfolgen. 

Im folgenden soil ein typisches erfindungsgemaSes Ver- 
fahren beispielhaft skizziert werden, wobei die angegebenen 
Wertebereiche und Vorgehensweisen unabhangig von den 
konkret eingesetzten Materialien allgemeine Gultigkeit be- 
sitzen. 

Nanoskaiige Teilchen aus beispielsweise SiCh, T1O2, 
Zr0 2 oder anderen oxidischen oder sulfidischen Materialien 
(TeilchengroBe 30 bis 100 nrn, vorzugsweise 40 bis 70 nm) 
werden in einem Losungsmittel (beispielsweise in einem 
niederen Alkohol wie Methanol, Ethanol, Propariol) in einer 
Konzentration von 1 bis 20Gew.-%, vorzugsweise 5 bis 
15 Gew.-%, dispergiert und mit einem Oberflachenmodifi- 
zierungsmittel mit polymerisierbaien/polykondensierbaren 
Gruppen in einer Menge von vorzugsweise 2 bis 25 Gew.- 
%, insbesondere 4 bis 15 Gew.-% (bezogen auf den Gesamt- 
Feststoffgehalt), versetzt. Die Oberflachenmodifizierung 
kann im Fall der Verwendung von beispielsweise Silanen 
durch mehrstiindiges Ruhren bei Raumtemperatur durchge- 
fiihrt werden. Gegebenen falls kann anschlieBend noch ein 
monomeres oder oligomeres Material mit polymerisierba- 
ren/polykondensierbaren Gruppen, das mit dem Oberfla- 
chenmodifizierungsmittel bzw. den Oberflachengruppen 
kompatibel ist, in einer Menge von beispielsweise bis zu 
20 Gew.-%, vorzugsweise 4 bis 15 Gew.-%, (bezogen auf 
den Gesamt-FeststofFgehalt) zugegeben werden. 

Nach Viskositatseinstellung durch Zugabe bzw. Entfer- 
nung von Losungsmittel werden ein oder mehrere geeignete 
Starter (jcwcils in cincr Menge von beispielsweise 0,01 bis 
5 Gew.-%, bezogen auf den Gesamt-Feststoffgehalt) sowie 
gegebenenfalls andere ubliche Additive zugegeben. 

Die Beschichtungszusammensetzung wird dann auf das 
Substrat aufgebracht, wobei die Auftragmenge in Abhan- 
gigkeit von der gewiinschten Brechzahl und dem Anwen- 
dungsbereich im allgemeinen so gewahlt wird, daB Schicht- 
dicken im Bereich von 50 bis 200 nm, vorzugsweise 100 bis 
150 nm, erzielt werden. 

Die anschlieBende Polymerisation/Polykondensation 
(Vemetzung) erfoigt bei relativ niedriger Temperatur, vor- 
zugsweise im Temperaturbereich von 10 bis 50°C, insbeson- 
dere 10 bis 30°C, und besonders bevorzugt bei Raumtempe- 
ratur. 

Zur Verminderung der Reaktionszeiten wird vorzugs- 
weise eine Photopolymerisation eingesetzt; hierbei sind be- 
liebige Lichtquellen, insbesondere UV-Licht emittierende 
Quellen, anwendbar (z.B. Quecksilberdampflampen, Xe- 
noniampen, Laserlicht). 

Auf die entstandene organisch vemetzte Schicht werden 
auf die beschriebene Weise eine oder mehrere weitere 
Schichten aufgebracht, bis der gewiinschte Schichtverbund 
erhalten wird. Bei der fetzten (auBersten) Schicht ist keine 
separate Vernetzungsstufe mehr erforderlich, sondem diese 
kann direkt in der abschlieBenden Verdichtungs- und Aus- 
brennstufe f) erfolgen. 

In der Stufe f) wird der Schichtverbund auf Ternperaturen 
von 400 bis 800°C, vorzugsweise 400 bis 600°C und insbe- 
sondere 400 bis 500°C, aufgeheizt und beispielsweise 1 Mi- 
nute bis 1 Stunde bei dieser Temperatur gehalten. Hierbei er- 
foigt ein vollstandiges Ausbrennen der organischen (kohlen- 



stoffhaltigen) Bestandteile, ohne daB es zu einer RiBbildung 
oder anderen Defekten kommt. 

Zu diesem Zweck ist es bevorzugt, das Verdichten und 
Ausbrennen in Stufe f) so durchzufuhren, daB ein Aufherzen 
5 des Schichtverbunds von auBen nach innen in Richtung auf 
das Substrat erfoigt. Hierdurch wird es ermoglicht, daB die 
im Inneren des Verbunds enthaltenen organischen Bestand- 
teile durch die bereits erhitzten auBeren Schichten entwei- 
chen konnen. Die Schichten werden aus demselben Grund 
10 vorzugsweise mit einer Aufheizrate von mindestens 
100°K/min erhitzt. 

Die erfindungsgemaB hergestellten oplischen Mehr- 
schichtsysteme sind z. B. als Interferenz- und Antireflexsy- 
steme fur folgende Aowendungen geeignet: 

Optische Filter: Antireflex- und Refiexfilter im Bereich der 
Brillenindustrie, Displays, Bildschirme, Halbleiteriaser, Mi- 
krolinsen-Beschichtung, Solarzellen, "Damage-Resistant"- 
Laserschichten, BandpaBfilter, Antireflexionsfilter, Absorp- 
20 tionsfilter und Strahlteiler. 

Holographische Schichten: Lichtlenksysteme, Informati- 
onsspeicherung, Laserkoppler, Wellenleiter, Dekoration und 
Architektur, 

Praghare Schichten: Hntspiegelungssysteme, Fokussierung 
25 in Detektorfeldern, Beleuchtung von Flachbildschirmen, 
Bildgebung in Fotokopierem, Faseroptiken (Lichteinkopp- 
lung). 

Lithographie: Herstellung von mikrooptischen Eiementen 
wie Wellenleitem, Gittem, Pinholes, Beugungsgittern 
30 (Punktgittem) sowie im Bereich Display technik, Faserchip- 
Kopplung und abbildende Optik. 

Die folgenden Beispiele dienen der weiteren Erlauterung 
der Erfindung und haben keinen beschrankenden Charakter. 
35 ' 

Herstellung von Beschichtungssolen 

Bcispicl 1 

40 Synthese eines Sols zur Herstellung von Schichten mit ho- 
hemBrechwert 

100 g Isopropanol werden mit 18 g Methacrylsaure und 
1.348 g H 2 0 bidest. gemischt. Nach 10-minutigem Ruhren 

45 werden 13.813 g Telrdisopropylorthotitanat unter Ruhren 
langsam zugetropft. Nach 15-minutigem Ruhren werden 
10 g 2-Isopropoxyethanol zugegeben. Das Gemisch wird 
anschlieBend 24 h bei 25°C geriihrt. Man erhalt ein transpa- 
rentes agglomeratfreies Sol aus grenzflachenmodiflzierten 

50 Ti0 2 -Nanopartikeln. 

Das Sol wird mit 0.08 g Irgacure 184 (Ciba-Geigy) und 
0,02 g 1-Methylimidazol versetzt; die Mischung wird nach 
intensiven Ruhren filtriert und ist dann als Beschichtungs- 
lack einsetzbar. 

55 

Beispiel 2 

Synthese eines Sols zur Herstellung von Schichten mit nied- 
rigem Brechwert 

31.388 g TEOS werden mit 20.264 g Ethanol gemischt. 
Daneben werden 20.264 g Ethanol, 0.9 ml 4 M HC1 und 
22.275 g H 2 0 bidest. gemischt. AnschlieBend werden beide 
Gemische zusammengefugt. Das TEOS-Sol ist nach ca. 10 
65 Minuten einsetzbar. 12.1 g Methacrylsaure werden unter 
Ruhren zugegeben. Die Reaktionsmischung wird dann 2 
Stunden bei 25°C geruhrt. Man erhalt ein transparentes ag- 
glomeratfreies Sol aus grenzflachenmodifizierten Si02-Na- 
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noteilchen. 

Die beiden Sole werden entsprechenci dem gewiinschten 
Feslstoffanteil an Si(>2 bzw. T1O2 gemischt, wobei man die 
Verdiinnung mi it Isopropanol einstellt. Zusatzlich wird dem 
Gemisch 0.45% voni Gesamtgewicht Verlaufmittel 5 
(Byk 306) zugefugt. Das Sol wird mil 0.08 g Irgacure 184 
(Ciba-Geigy) und 0,02 g 1-Methylimidazol versetzt. Die 
Mischung wird nach intensivem Riihren filtriert und istdann 
als Beschichtungslack einsetzbar. 

10 

Bei spiel 3 

Synthese eines Sols zur Herstellung von Schichlen mit ho- 
hem Brechwert 

15 

28,95 g T1O2-S0I, hergestellt nach Beispiel 1, werden mit 
0.663 g Phosphorsauretributylester versetzt und 3 Stunden 
geriihrt. Das Sol wird anschlieBend mit einer Losung aus 
0.4 g destilliertem Y-Giycidylpropyltrimethoxysilan (GPTS) 
in 30 g 2-Isopropoxyethanol tropfenweise bei 100°C ver- 20 
setzt. Nach 1 h wird der Ansatz auf Raumtemperatur abge- 
kuhlt und 0,3 g hydrolysiertes GPTS werden zugegeben. 
Um die GPTS-Hydrolyse durchzu ruhren, werden 23,63 g 
GPTS (dest.) mit 2,70 g 0,1 N HCl-Losung versetzt und 
24 h geruhrt. AnschlieBend werden niedermolekuiare Reak- 25 
tionsprodukte bei 3 mbar, 25°C abdestilliert. Nach 15 minii- 
dgem Ruhren wird der Ansatz bei 3 mbar unter Vakuum de- 
stilliert und anschlieBend mit 120 g 2-Isopropoxyethanol 
verdiinnt. Man erhalt ein transparentes agglomeratfreies Sol. 

.30 

Beispiel 4 

Synthese eines Sols zur Herstellung von Schichten mit nied- 
rigem Brechwert 

35 

Eine Mischung aus 11.81 g GPTS (dest.) und 4.15 g Te- 
traethoxysilan (TEOS) wird mit 0.96 g 0.1 N HCl-Losung 
zur Hydrolysc und Kondcnsalion versetzt. Die Rcaktionsmi- 
schung wird dann 24 Stunden bei 20°C geruhrt, worauf in 
einer Vakuumdestillation bei 3 mbar dieniedermolekularen 40 
Bestandteile abgezogen werden. AbschlieBend wird das ver- 
bleibende Reaktionprodukt mit 22 g Isopropoxyethanol als 
Losungsmittel verdiinnt. Das Sol wird mit 0.08 g Irgacure 
184 (Ciba-Geigy) und 0,02 g 1-Methyl-Imidazol versetzt. 
Die Mischung wird nach intensiven Ruhren filtriert und ist 45 
dann als Beschichtungslack einsetzbar. 

Herstellung von Interferenzschichtpaketen 

Beispiel 5 50 

Herstellung einer 2-Schicht- Antireflex- Vergutung QJA-T\0 2 
und A74-Si0 2 ) auf Glas 

Eine Glasscheibe wird gereinigt und dann mit dem Sol 55 
aus Beipiel 1 durch Tauchbeschichtung (Ziehgeschwindig- 
keit 2,5 mm/s) beschichtet und anschlieBend mittels UV- 
Trockner (Belltron) bei einer Bandgeschwindigkeit von 
2 m/min und einer UV-Bestrahlungsleistung von 
450 mW/cm 2 getrocknet. Im AnschluB daran wird die 60 
Scheibe mit dem Sol aus Beispiel 2 bei einer Ziehgeschwin- 
digkeit von 3,2 mm/s tauchbeschichtet. 

Hierauf wird die 2-fach beschichtete Scheibe direkt in ei- 
nen auf 450°C vorgeheizten Ofen gegeben und dort fur 
10 min belassen. Zuletzt wird die Scheibe aus dem Ofen ent- 65 
nommen und an Luft auf Raumtemperatur abgekuhlt. Die 
Scheibe besitzt eine Antireflex- Vergutung mit dem in Fig, 1 
gezeigten Reflexionsspektrum. Man erkennt ein V-Filter mit 



einem Reflexionsminimum von 0% bei 560 nm Wellen- 
lange. 

Beispiel 6 

Herstellung einer 3-Schicht-Antireflex-Vergutung auf Glas 

Das Beschichtungssol aus Beispiel 1 wird mit dem Be- 
schichtungssol aus Beispiel 2 im Verhaltnis 1 : 0.7 Gew.-% 
(Feststoff) intensiv vermischt. Eine Glasscheibe wird mit 
diesem Solgemisch iiber das Tauchverfahren mit einer Zieh- 
geschwindigkeit von 2,7 mm/s beschichtet und analog Bei- 
spiel 5 mit UV-Licht gehartet. Zur Herstellung des Be- 
schichtungssols fiir die zweite Schicht wird das Sol aus Bei- 
spiel 1 mit dem" Sol aus Beispiel 2 im Verhaltnis 
1 : 0.85 Gew.~% (Feststoff) gemischt und die Scheibe wird 
damit mit einer Ziehgeschwindigkeit von 2,85 mm/s tauch- 
beschichtet und im AnschluB daran analog Beispiel 5 mit 
UV-Licht gehartet. Im nachsten Schritt wird die Scheibe mit 
dem Sol aus Beispiel 2 mit einer Ziehgeschwindigkeit von 
3,6 mm/s tauchbeschichtet. 

Hierauf wird die 3-fach beschichtete Scheibe direkt in ei- 
nen auf 450°C vorgeheizten Ofen gegeben und dort fiir 
10 min belassen. Zuletzt wird die Scheibe aus dem Ofen ent- 
nommen und an Luft auf Raumtemperatur abgekuhlt. Die 
Scheibe besitzt nun eine Antireflex- Vergutung mit dem in 
Fig. 2 gezeigten Reflexionsspektrum. Man erkennt, da£ das 
Reflexionsspektrum nach UV-Beiichtung die fiir einen Drei- 
schichtaufbau typische W-Filter-Form besitzt. Durch den 
einstufigen Einbrand ergibt sich ein Reflexionsminimum im 
gesarnten Spektralbereich von 380 nm-610nm mit. einer 
Restreflexion < 2%. Im Intervall zwischen 450 nm bis 
560 nm liegt die Reflexion unterhalb 1% und bei 500 nm 
wird 0% Reflexion erreicht. Die gemessene Kurve stimmt 
sehr gut mit der uber Simulation berechneten Kurve uberein. 

Beispiel 7 

Herstellung einer 5-Schicht- Antireflex- Vergutung 

Eine Glasscheibe wird mit ublichen Methoden gereinigt 
und zunachst mit dem . Sol Beispiel 1 mit einer Ziehge- 
schwindigkeit von 1,2 mm/s tauchbeschichtet und sofort mit 
UV gehartet (analog Beispiel 5). Dann wird die Scheibe mit 
dem Sol aus Beispiel 2 mit einer Ziehgeschwindigkeit von 
2,45 mm/s tauchbeschichtet und wiederum UV gehartet. 
Nun wird die Scheibe wieder mit dem Sol aus Beispiel 1 mit 
einer Ziehgeschwindigkeit von 1,2 mm/s tauchbeschichtet 
und mit UV gehartet. Dann wird die Scheibe erneut mit dem 
Sol aus Beispiel 2 mit einer Ziehgeschwindigkeit von 
2,45 mm/s tauchbeschichtet. Danach wird wieder eine Be- 
schichtung mit dem Sol aus Beispiel 1 mit einer Ziehge- 
schwindigkeit von 1,2 mm/s aufgetragen. 

Hierauf wird die 5-fach beschichtete Scheibe direkt in ei- 
nen auf 450°C vorgeheizten Ofen gegeben und dort fiir 
10 min belassen. Zuletzt wird die Scheibe aus dem Ofen ent- 
nommen und an Luft auf. Raumtemperatur abgekuhlt. Die 
Scheibe stellt ein Interferenzfilter mit je 5 Einzelschichten 
auf beiden Seiten und dem in Fig. 3 gezeigten Transmissi- 
ohsspektrum dar. Man erkennt ein BandpaBfilter fur den 
Wellenlangenbereich zwischen 620 nm und 900 nm Wellen- 
lange. 

Patentanspriiche 

1 . Verfahren zur Herstellung optischer Mehrschichtsy- 
steme, gekennzeichnet durch folgende Stufen: 

a) Aufbringen einer nanoskalige anorganische 
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Feststoffteilchen mit polymerisierbaren und/oder 
polykondensierbaren organischen Oberflachen- 
gruppen enthaltenden flieBfahigen Zusammenset- 
zung auf ein Glassubstrat; 

b) Polymerisation und/oder Polykondensation 
der Oberflachengruppen der Feststoffteilchen un- 
ter Bildung einer organisch vernetzten Schicht; 

c) Aufbringen einer weiteren Zusammensetzung 
gemaB a), die eine andere Brechzahl als die voran- 
gehende Zusammensetzung ergibt, auf die orga- 
nisch vernetzte Schicht; 

d) Polymerisation und/oder Polykondensation 
der Oberflachengruppen der Feststoffteilchen un- 
ter Bildung einer weiteren organisch vernetzten 
Schicht; 

e) gegebenenfalls ein- oder mehrmaliges Wieder- 
holen der Schritte c) und d) unter Bildung weiterer 
organisch vernetzter Schichten auf den bereits 
vorhandenen organisch vernetzten Schichten und/ 
oder anderen Flachen des Substrats; und 

f) einstufiges thermisches Verdichten des 
Schichtverbunds und Ausbrennen der enthaltenen 
organischen Bestandteile. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeich- 
net, daB die Bildung der organisch vernetzten 
Schicht(en) bei Temperaturen bis etwa 50°C, vorzugs- 
weise bis etwa 30°C, durchgefuhrt wird. 

3. Verfahren nach irgendeinem der Anspriiche 1 und 2, 
dadurch gekennzeichnet, daB die Bildung der orga- 
nisch vernetzten Schicht(en) durch photochemische 
Polymerisation und/oder Polykondensation erfolgt. 

4. Verfahren nach irgendeinem der Anspriiche 1 bis 3, 
dadurch gekennzeichnet, daB das einstufige Verdichten 
und Ausbrennen bei Temperaturen im Bereich von 
40O-800°C, vorzugsweise 40Q-600°C, erfolgt. 

5. Verfahren nach irgendeinem der Anspriiche 1 bis 4, 
dadurch gekennzeichnet, daB das einstufige Verdichten 
und Ausbrennen so durchgefuhrt wird, daB ein Aufhci- 
zen des Schichtverbunds von auBen nach inneri in 
Richtung auf das Substrat erfolgt. 

6. Verfahren nach Anspruch 5, dadurch gekennzeich- 
net, daB die Aufheizrate der Schicht(en) mindestens 
100°K/min betragt. 

7. Verfahren nach irgendeinem der Anspriiche 1 bis 6, 
dadurch gekennzeichnel, daB die nanoskaligen Teil- 
chen aus solchen von Metallverbindungen, insbeson- 
dere Oxiden, Sulfiden, Seleniden und Telluriden von 
Metallen und Mischungen derselben, ausgewahlt sind. 

8. Verfahren nach irgendeinem der Anspriiche 1 bis 7, 
dadurch gekennzeichnet, daB die nanoskaligen Teil- 
chen aus solchen von SiOz, T1O2, ZrC>2, ZnO, Ta 2 05, 
Sn02 und AI9O3 und Mischungen derselben ausge- 
wahlt sind. 

9. Verfahren nach irgendeinem der Anspriiche 1 bis 8, 
dadurch gekennzeichnet, daB die polymerisierbaren 
und/oder polykondensierbaren Oberflachengruppen 
ausgewahlt sind aus organischen Resten, die uber eine 
(Meth)acryl-, Vinyl-, AUyl- oder Epoxygruppe verfu- 
gen. 

10. Verfahren nach irgendeinem der Anspriiche 1 bis 

9, dadurch gekennzeichnet, daB die eingesetzten Fest- 
stoffteilchen durch Oberflachenmodifizierung von na- 
noskaligen Feststoffteilchen mit den entsprechenden 
Oberflachengruppen hergestellt wurden. 

11. Verfahren nach irgendeinem der Anspriiche 1 bis 65 

10, dadurch gekennzeichnet, daB die eingesetzten Fest- 
stoffteilchen unter Verwendung mindestens einer Ver- 
bindung mit entsprechenden polymerisierbaren/poly- 
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kondensierbaren Gruppen hergestellt wurden. 

12. Verfahren nach irgendeinem der Anspriiche 1 bis 

11, dadurch gekennzeichnet, daB die Herstellung der 
anorganischen Feststoffteilchen nach dem Sol-Gel- 
Verfahren erfolgt. 

13. Verfahren nach irgendeinem der Anspriiche 1 bis 

12, dadurch gekennzeichnet, daB die Beschichtungszu- 
sammensetzung einen pH-Wert im Bereich von 3 bis 8 
hat. 

14. Optische Mehrschichtsysteme, erhaltlich nach 
dem Verfahren nach irgendeinem der Anspriiche 1 bis 
13. 

15. Verwendung der optischen Mehrschichtsysteme 
nach Anspruch 14 -als Interferenzfilter oder Antireflex- 
systeme. 
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